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^ (57) Abstract: The invention concerns a method for making a fuel cell comprising a Step which consists in producing a plurality of 
$ holes (10) in at least iwo supports (9), each hole Is in the seat or an i elementary battery cell, said holes having a particular geometry, 
!TJ sbch w a truncated shape or a truncal cxi pyramidal shape. Hie various dementary cells arc then electrically connected through 
O cjectiical connection networks (1 1 , 12) and supplied by a network of reagents, the assembly consisting of a support 0*)> cells and 
Q networks constituting ihc base module (9' )- Finally, it consists in assembling at least two base modules (9*X the elementary cell* of 
V* each base modnle being arranged opposite ihc elementary cells of the adjacenl base modole(s). 
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(57) Abrdgc : I -a prfserue invention a poor objet un proc£de" de fabrication d'une pile a comb as title COmprcnant une eiapc do reali- 
sation d'nne pftvalile de trous (10) dans ao modns deux support? (0), chaque xrou est dans Ie siege d one cellule elemenbaire pile, 
Jcsdjts troUS ayanl una g£om.6trie porticalicra, Telle qu'tmc forme troncorriqnc OU tine forme dc pyramid* tronqudc. Les difKrentcs 
cellules eTeracniaires som, ensirito, connects elcctriquement par des rcseaux de connexions electriques (1 1,12) et alimentcs par un 
rescsu dc distribution des reactife. V ensemble fornix d'un support (9). des cellules et des r^seairx coristiraam un modnlede base (9*). 
BnEn. On assemble, an moms deux modules de base (9'), les cellules el^menmires dc chaque modnle de base etant placees en regai-d 
avee les cellules eTemcntajres dtt on des modules de base adjacents 
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procedS DB FABRICATION D'UNE PILE 1 COMBUSTIBLE A 
SURFACE ACTIVE XMPOKTAKTS ET & VOLUME REDBTT 
DESCRIPTION 

DOMAINS TECHNIQUE 

5 La prSsente invention a trait a un precede 

de fabrication d'une pile a combustible a surface 
active import ante et volume rectuit. 

L' invention concerne ■ done le domains des 
* piles a combustible, et plus particuliereraent des piles 

10 a combustible ayant une membrane solide en polymer© 
comme electrolyte, tels que les piles PEMFC Protons 
Exchange Membrane Fuel Cell >) et DMFC Direct 
Methanol Fuel Cell ») . 

Lee * piles & combustible du type a 

15 electrolyte polymere solid© trouvent leurs 
applications; notamment, dans les transports 
terrestres, spatiaux, mari times, et plus 

particulierement dans les venicules terrestres, qui 
font, a l'beure actuelle l'objet de notnbreux programmes 

20 de developpement, afin de trouver des alternatives a 
1' utilisation de batteries dans les vehicules 
electriques* 

ETAT DE LA TECHNIQUE AtfTERIEURE 

Generalement, les piles a combustible sont 
25 . const ituees d' un empilement de cellules element aires . 
Chacune de ces cellules comprend une anode et une 
cathode placeee de part et d/ autre d'un electrolyte. Au 
niveau de 1' anode se produit l'oxydation du 
combustible, tel que l'hydrogene H 2 , pour les pile© a" 
30 hydrogene, produisant ainsi dee protons et des 
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electrons - Los electrons rejoignent le circuit 
©lectrique exterieur, tandis que lea protons ae 
dirigent vers la cathode, au travers da 1' 61ectrolyte, 
qui se presents, generaleiaent sous la forme d'une 

5 membrane conductriee ionise. Au niveau de la cathode 
Be produit l'oxydation on comburant, tel que 1'oxygene 
de l'air, s' aecompagnant, dans le cas des piles & 
hydrogen© , de production d'eau resultant de la 
recombinaison des ions produits par la reduction et des 

10 protons . 

lies densites de puissance obtenues au 
niveau d'une cellule elementaire sent tres faibles et 
largeroent insuffieantes pour permettre le 
f onctionnement d' equiperaents electriques, H eat done 

15 indispensable d' assembler un nombre important de ces 
cellules eletnentaires, afin d' acceder - a une puissance 
significative. L' assemblage s'effectue, generalement 
par un empilement de cellules elementaires, la 
separation entre les cellules etant r£alisee au raoyen 

20 de plaques etanches, dites plaques bipolaires. 

Dans le domaine des piles a combustible, de 
nomb reuses configurations ont dSja ete proposees dans 
l'art anterieur. 

Ainsi, les piles a combustible de moyenxie 

25 puissance, soit 10 a 50 kW par cellule, sont 
general etuent elaborees par l r association « filtre- 
pxesse > de plaques bipolairee en graphite ou en acier 
inoxydable et ' d' assemblages electrode-membrane- 
61ectrode obtenus par pressage de deux electrodes en 

30 tissu et d'une membrane conductriee protonique en 
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Lea piles a combustible de faible 
puissance, soib 0.5 3. 50 W par cellule, dites micro- 
piles a combustible, necessitent, pour leur 61aboration 
le developpement d' architectures et de proceeds, 

5 souvent d6rives des technologies de la 
microelectrozLique . La difficult^ reside dans 
1 ' assemblage de la micro- 61 act rode avec le film mince 
de mat^riau conduct eur protonique* De plus, la micro - 
electrode doit presenter une conductivity electronique 

10 el eve e, une forte permeability au gaz notamment a 
l'hydrogene, dang le cas d r une architecture PEMFC/ pour 
les piles a hydrogene/air, une forte permeabilit6 au 
gaz et au methanol dans les cas d'une architecture DMFC 
pour les piles a methanol /air, une aptitude a etre mise 

IS sous forme d'une couche mince sur une faible surface f 
une bonne resistance fehermomecanique. La micro- 
electrode doit egalement pose§der une surface adapt€e 
au depdt d'un catalyseur $ous forme dispersee. 

Dans la litterature, on distingue des 

20 architectures a base de siliciunt poreux sur leguel sont 
deposes success ivement un catalyseur puis une membrane 
Nafion* pour former 1' assemblage electrode -membrane * 
Toufcefois, les performances d'un tel dispositif sont 
limit£es par la mauvaise cohesion des differences 

25 couches, creant ainsi une forte resistance d' interface , 
et par une tres faible dispersion du catalyseur, ce 
dernier etant faiblement divise, afin d'obtenir un 
depot fortement conducteur Slectronique ♦ 

Different* laboratoires ont dSveloppe des 

30 technologies sur silicium non poreux- Une equips du 
Lawrence Livermore National Laboratory a elabore ainsi 
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ime cellule de micro-pile a combustible en deposant, 
tout d'abord, une couche mince mStallique de nickel 
faisant office de collecteur electronique sur un 
substrat siliciunw X*e catalyseur pule le conduct eur 

5 protonique sont ensuite deposes sur le nickel. lie 
nickel est ensuite perfore par gravure chimique pour 
mettre en contact le catalyseur et le reducteur, a 
savoir I'hydrogene ou le methanol suivant le systeme de 
pile a combustible envisage. Cette technic^e present® 

10 un certain nombre d f inconvenient s, li£s en particulier 
aux proprietes- du nickel, fin effet, le nickel preeente 
une sensibility aux phinomenejs de corrosion engendres 
par le caractSre fortement acide du conducteur 
protonique. Le catalyseur ' se disperse, de plus, 

15 faiblement au niveau de la couche de nickel perfore, 
qui presente une faible capacity a entra£ner une 
dispersion homogene de 1' agent reducteur sur le 
catalyseur. Enfin, cette technologic engendre une 
faible probability de presence de points triples. 

20 

Le demande de brevet WO 97/11503 [l] et le 
brevet americain US 5,759,712 [2] decrivent une 
architecture de pile a combustible basee sur 1'emploi 
d'un micro-poreux impregn£ d'un materiau conducteur 

25 protonique comme element central d'un Bysteme de micro- 
pile a combustible. L©s ' differents materiaux 
necessaires a la • formation d'une pile a. combustible 
sont alors deposes de part et d' autre de ce substrat 
par des techniques classiques de dep8t sous vide. Cette 

30 invention a deux inconvenient s principaux qui sont 
d'une part, la fragility du substrat polymere surtout 
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lorsgue celui^ci est traits par des techniques de depot 
sous vide agressives et d' autre part r les mauvaises 
performances e^ectrochiraiquea liees notarament au manque 
de surface active et egalement, a la £ragilit6 du dep6t 
5 de catalyeeur depots directement stir les membranes 
£changeuses de protons. 

I» r ensemble de ces architectures eacpos£es 
prSaente la particularity d'Stre toutes planaires et 
ne permet pas, de ce fait, d'obtenir une surface 
10 d' electrode suffisamment £levee pour alimenter en 
energies dee diepositifs eieefcroniques portables. 

Dans cet objectif , plusieurs geometries non 
planaires sont proposees dans l'art anterieur* 

Bes brevets americains 6,080,501 [3]/ 
15 6,007,932 [4] et 6,001,500 [5] decrivent U&e 
arcbitecture ■ cylindrique de pile a combustible 
miniature, Cefcte architecture est* baeee sur 
1 ' enroulement d'un assemblage electrode -membrane - 
Electrode employe classiguement en geometrie planaire 
20 autour d'un manor in en mousse m€talligue. Toutefois, 
les perfor manc es d'un tel assemblage sont limit^es 
principal ement pour deux raisons r 

w X' assemblage electrode -membrane- electrode r 

Initialement planaire, n'est pas adapte a une 
25 gSometrie cylindrique, c© qui occasionne une quasi 

impossibility a rStablir les contacts anode-anode, 
cathode-cathode et membrane-membrane apres 
enroulement de 1* assemblage 61 eat rode -membrane- 
Electrode planaire ; 
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- les collecteurs da courant ne eont pas intimement 
en contact avec 1' anode et la cathode, generant 
ainsi des resistances d' interface trop eTevees* 

Une autre equipe americaine a d€velopp6 un 
5 concept de pile a\ combustible miniature tubulaire 
similaire* Un assemblage el ect rode -membranja -electrode 
eat eri-roule pour former un cylindre* Celui-ci est 
enauite integxe dans un dispositif metallique de 
<* porte - cfylindres * perraettant d' assurer la collection 
10 du courant electrigue. Toutefois, ce type 
d' architecture n'est pas adapts aux . appareils 
electroniques portables principalement a cause de 
l'encombrement generS, par 1' utilisation du systeme de 
« porte-cylindxes * m 

15 

Le brevet JP 63 138 667 [6] presenfce un 
procede de realisation d'une structure non planaire de 
pile,, ledit proced£ consistant a deposer un film de 
pile sur la surface interne d'une partie des trous d'un 
20 support grillage. II est decrit egalement la 
possibility d'aseembler plvsieurs de ces supports. 

Toutefois, ce dispositif, obtenu par le 
proc£d6 decrit, presente les inconvenients suivants : 

- du fait de la configuration des trous, 
35 plus preoisement du fait que' les trous presententT une 

forme parallelepipedique de tres'faible bauteur, il est 
difficile de realiser un dep6t de film de pile regulier 
sur la surface interne desdits trous ; 

- en raisou de la geometrie et de la 
30 disposition des trous dans ce document, il est 

necessaire de dedier une partie des trous du support 
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grillagS au transport des reactifs d' alimentation de la 
pile, ce qui engendre un© perfce de surface pour deposer 
les films de pile et par consequent une parte puissance 
de ladite pile occasionnee par cette configuration. 

5 

XI existe done un veritable besoin pour "tin 
procSde" de fabrication de piles & combustible, qui 
permette d'obtenir des piles ayant un volume total le 
plus faible possible tout en conservant une surface 

10 active d' electrode 61evee, et tout en permettant la 
realisation d'un reseau de connexions £leetriques et de 
distribution des reactifs. 

II existe r en outre, un besoin, pour ce 
type de piles, pouvant developper des puissances 

15 eTectriques compatibles avec une utilisation desdites 
piles dans le domaine, notamment, des transports 
terrestres . 

EXPOSfi DB L' INVENTION 

lie but de la presente invention est done de 
20 proposer un procede de fabrication d'une pile a 
combustible, adapt ee aux equipements quotidians, qui 
reponde, entre autres, au besoin mentioning ci-dessus, 
et qui ne presente pae lee inconvenient s, les 
desavantages, defauts et limitations de l'art 
25 antSrieur, et qui permette notainment de realiser une 
pile ayant une surface active beaucoup plus Slevee que 
sa surface d' occupation au sol. t>e plus, le but de la 
presente invention est de proposer un procede de 
realisation d'une pile a combustible, qui permette 
30 1'obtention d'une pile a puissance eTevee tout en 
menageant un ©space itnportant pour la realisation d'un 



PAGE 16/72 1 RCVD AT 3/1312006 6:57:21 PM [Eastern Standard Time] ■ SVR:USPTO-EFXRF-3/5 1 DNIS:2738300 ■ CSID:6508528063 1 DURATION (mnws):17-02 



MAR. 1 3. 2006 3:54PM HP LEGAL 



NO. 1224 P. 17 



WO 03/043117 PCT/ER02/03924 

8 

r&seau de connexion eTeefcrique et de connexion des 
react if s de ladite pile, 

I±e but de la presente invention est enfin 
d© fournir une pile a combustible prgsentant un volume 
5 reduit, tout en presentant une surface active 
importante . 

Ce but et d'autres encore sont atteints, 
conf ormement a 1' invention, par un procedS de 

10 fabrication d'une pile & combustible, ladite pile 
comportant un ensenible de cellules Slet&entaires 
connectSes electri<niement entre elles r cbaque cellule 
e'lementaire comprenant au mo ins troie couchep, c'est-a> 
dire une couche de membrane placee entre une premiere 

15 couche d' electrode et une seconde couche d' electrode, 
ledit procede comprenant eueeessivement les etapes 
suivantes : 

- une e"tape de realisation d'une plurality de trous 
eur au moine deux supports, chaque trou debouchant, 

20 de part efc d' autre de deux faces opposees de chaque 

support, par une premiere section d' orifice et une 
seconde section d' orifice et cnaque trou presentant 
une surface lateral©/ 

- une etape de realisation de cellules elimentaires 
25 sur la surface laterale de chacun desdits trous? 

- une ©tape de realisation, sur 1'une au moins 
deedites faces opposeee de chaque support r d'un 
reseau de connexions electriques et d'un reseau de 
distribution de reactifs, lesdifcjs reseaux reliant 

30 les cellules elementaires entre elles, 1' ensemble 
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20 



25 



forme d'un support, des cellules elementaires et 
desdits reseaux constituanfc un module de base; 
- une etape d'assemblage d , au raolne ^ ^ 
b^e, da sorte que les cellules elementaires da 
5 cbaque module de base soient placeee en regard das 

cellules elementaires d u fdes) module <s) de base 
adjacent (s) , 

ledit precede etant characterise en ce que, lore de 
1' etape de realisation de la plurality ^ trous 
chaque trou est realist de telle sorte qu'au moins 
I'un* desdites premiere et/ou seconde section 
d ° riflCe P^sente une surface inferieure a la 
surface d'au moins une section dudit trou prise dans 
™ Plan parallele auxdites fa.es opposes et en ce 
Pour cheque trou, la premiere ou seconde section 
d orxfice presents une surface inferieure a la 
surface de 1' autre section d'orifice. 

On precise que, se lon X . i nvention , ^ 
term.nologie « module de base . se refere a 1' ensemble 
constitue support,, au sein duquel eo nt realises 

dee cellules elemental de pile, les dites cellules 
etant connectees electriquement entre elles par 

al-mlT diaite ^ r6fie ^ ^ « Piques et 

X 2 ' ? aUX ' tant « *~ moins 

"ne des faces du «„™^.^_ 

4 , aU SUpp0rfc ' lesquellee son t 

prataqueee les trous. 



On precise c^ue, « e ion 1' invention. i a 
terals 
d61imitant le trou. 



- M 

» —f m la«r.l, a««. „ ourfaoa ^ ^ 
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On precise que, selon 1' invention, le 
rSseau de distribution des rSactifs designe le rSeeau, 
qui va perraettre 1' alimentation dee electrodes eu 
oxydant on reducteur. 
5 On precise que, lorsqu'on ee rSfSre a une 

section du trou prise dans un plan parallele aux faces 
opposeee du support, l'on se refere a toutes sections 
hormis les sections d' orifice susmentionnees. 

On precise que, . par support, on entend, de 
10 preference, un support de forme sensiblemeut 
paral l^lepipSdique . 

On precise que par surface active, on 
entend, dans ce qui precede et C e qui suit, la surface 
occupee par les electrodes, qui sont le siege des 
reactions electrocfcimiques de la pile. 

Avantageusement, des trous conformes a la 
preaente invention, peuvent Stre des trous de forme 
sensiblemeut tronconique, ou eensiblement en forme de 
pyramid© tronquSe. 



15 



20 



25 



30 



Le fait de realise* des trous presezitant 
^ telle geometrie a pou, effet de presenter les 
avantages suivants ': 

par rapport a des trous presentant des 
parois perpendiculaires au support comma' cela est le 
cas dans la realisation du document japonaie 
• susmentionne, le fait de faire des trous pr€sentant un 
profil de trous a parois sensiblemeut inclines par 
rapport a la verticals, contribue a faciliter le de P 6t 
des couches necessaires a la constitution des cellules 
elementaires ; 
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- par rapport a des trpus presentant des 
parois perpendicul aires au support, le fait de r£alieer 
des trous ayant une surface da section d' orifice 
infgrieure par rapport a la surface de l r autre section 

5 d' orifice permet d'cbteuir un gain de place au niveau 
des faces oxi sont pratiques lesdits trous, notamment au 
niveau de la face presentant Zes sections d'orifice de 
surfaces lea plus faibles / ce gain de place peut efcre 
dedie a la realisation du reseau de connexion 
10 electrique et du reseau de distribution dee reactifs, 
voire a la realisation de trous supplement aires, pour 
augmenfcer ainsi la surface active de la pile ; 

- par rapport a des trous presentant des 
parois perpendiculaires au support, la surface laterale 

15 {ou surface interne du trou) peut @tre plus iinporfcante, 
entra Sna nt ainsi une augmentation de la surface active, 
dans la mesure ou la surface laterale sert de base a la 
realisation des cellules Slernentaires . 

, 20 on precise, que lorsque l'on se refere ci- 

dessus, a titre comparatif, a dee trous presentant des 
parois perpendiculaires au support/ ces trous a parois 
perpendiculaires presentent une section identique a la 
premiere section d' orifice ou seconde section d' orifice 
25 mentionnee ci-dessus. 

De plus, le caractere avantageux de cette 
invention reside dans le fait d' assembler deux ou 
plusieurs modules de base afin d' augment er encore 
30 davantage Ig, surface active de la pile reeiultajxte . 
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Ainsi, l'interet de la present© invention 
est de pouvoir, de cette maniere, dSmulfciplier la 
surface laterale des trous, en les dispbeant en vis-a- 
vis, paar assemblage d'au moins deux modules de base. 
5 Ainsi, grace a ce proaede selon 

1' invention, X'on peut acceder a des piles a 
combustible a surface d' occupation au sol r£duite, tout 
en presentant une surface active elevee i dans la mesure 
ou lee surfaces actives de la pile se trouvent au cceur 
10 du materiau const itut if du support. 

De plus, le fait de r6aliser, . selon 
1 # invention, dee systemes issus de l'assemblage de 
plusieur© modules, en plus de la geometrie parfciculiere 
de certains trous, presente I'avantage majeur de 
15 faciliter 1 ' Elaboration des couches actives sur les 
parois desdite trous. . . 

En effet, si 1'on considere une 
architecture de pile avec un seul module, la pente des 
paroia, par exemple, pour des trous a volume conique, 
20 serait figee par la gSotnetrie, notamment l'epaisseur 
de support, les surfaces de section d' orifice des 
trous . Dans un tel systeme, il faudrait developper des 
parois en. forte pente pour gagner en surface active. En 
revanche, le systeme issu de l'assemblage de plusieurs 
25 modules, tel qu' envisage par le precede selon 
1' invention, peut ©tre constitue de modules dont la 
hauteur est plus faible ((jue si l'on utilise oji'un eeul 
module) et par consequent/ les parois internes dee 
trous peuvent avoir un profil moins raide. De ce fait, 
30 il est plus aise, a partir de ce systeme, de realiser 
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le depSfc de couches, afin de constituer les cellules 
el Sment aires . 

Selon 1' invention, les trous, realises dans 
ohaque support, peuvent etre realises par gravure, ou 
S encore par ablation laser. 

Le support peut atre const ifcue, selon 
1* invention, d'un materiau choiei dans un groupe 
conetitue par la silicium, tel que le silicium poreux, 
le graphite, les ceraraiques, les polymSres. 

Par exemple, les cSramiques peuvent etre de 
l'oxyde de titane ou de 1 'alumina et les polymftres' du 
Teflon®, du Peek® ou des polysulf ones . 

De preference, cheque trou pratique dans 
chaque support presente une premiere section d' orifice 
15 et une seconde section d' orifice de surfaces 
inferieures a. la surface lateral* dudit trou, ce qui 
presente 1'avantage de dSdier une large surface dee 
faces du support a la realisation dee rSseaux de 
connexions electriques et des reseaux de distribution 
20 des reactifs. 

La realisation de cellules elementairee, au 
niveau des trous pratiques dans chaque support, selon 
1' invention s'effectue par depot successif sur la 
surface laterale de chacun desdits trous d'au moins 
trois couches, pour constituer la premise couche 
d' electrode, la couche de membrane et la seconde couche 
d' electrode. 

Cette phase de realisation peut comprendre 
an outre, l e depot- de collecteurs de courant au niveau 
de cliaqu© couche d' electrode 



25 



30 
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Selon 1' invention, 1' assemblage de deux 
modules de base, lorsqpie cet assemblage met en regard 
deux faces denudes de reseaux (a. ©avoir reseau de 
connexion electrique et reseau de distribution des 
5 reactifs, peut comprendre successivement les Stapes 
sulvantes : 

~ 13110 etape de mise en place, sur au mains I'une 
desdites faces denuees du 6u desdits reseau (x), 
d'une couche de liaison/ et 
10 - uoe etape de solidarisation des modules de base, au 

niveau desdites faces. 

Selon 1' invention, 1' assemblage d'au moins 
deux modules de bases, mettant en regard des faces, 
dont au moins l'une est pourvue d'un reseau de 
15 connexions electrigues et/ou d'un reseau de 
distribution des reactifs peu t - comprendre 

successivement les etapes suivantes : 

- une etape de masquage de la ou lee faces pourvues 
du ou desdits reseaux par une* couche etancne et 

20 i sol ante; 

- une Stape de planarisation de la ou les faces 
pourvues du ou desdits reseaux; 

- une 6tape de mise en place d'une couche de liaison 
sur l'une au moins dee faces a assembler; 

25 - une etape de solidarisation desdites faces a 
assembler desdits modules de base. 

De preference, la couche de liaison est de 
constitution identique a la couche de membrane. 

Ceci presente notamment l'avantage de 
30 pouvoir mettre en place, en une seule €tap e , l QS 
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membranes flur les parois des trous et la couche da 
liaison en surface. 

Selon une variante de realisation de 
I 7 invention, la couche liaison peut etre egalement 
5 un adhesif autre que la couch© de membrane choisi dans 
un groupe constituS par les epaxydes, les polyimides, 
les silicones, les polymares acryliques. 

Selon une autre variante de l f invention, la 
couche de liaison est en un materiau choisi parmi 
10 l'oxyde de silicium et le nitrure de silicium. 



Une foie la couche de liaison mise en 
place, la solidarisation de deux modules de base peut 
se faire, selon 1* invention, par serrage. 
J5 Selon un autre mode de realisation de 

1' invention, la solidarisation de deux modules de base 
peut se faire par col 1 age . 

Enfin, la solidarisation peut se faire par 
adhesion moleculaire . 



20 



25 



30 



De preference, 1'etape de masquage, de 
planarisafcion, de collage et de mise en place de la 
couche de liaison sent ef f ectuees de maniere simultanee 
par mise en place d'une couche unique. 

Selon un mode particulierement avantageux 
de realisation de 1 ' invention, la couche unique est une 
-couche de constitution identique £ l a couche de 
membrane „ 

Selon une variante, la couche unique est 
une couche de liaison en un materiau choisi parmi 
1'oxyde de silicium et le nitrure de silicium. 
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Un autre but de la pr6sente invention est 
de proposer une pile a combustible susceptible d'Stre 
obtenu par le procSde precedemment dScrit. 

BREVE DESCRIPTION DBS PBSSINS 

5 L' invention va rnaintenant Stre decrite plus 

en da tail en r^fixence auac dessins annexes dans 
lesquels : 



- La figure 1 represente une vue en coupe 
10 d'un trou de geometri© conform© a la presente 

invention, sur la surface laterale duquel a ete realise 
par le precede de 1' iaivT*ntion, une cellule Slementaire 
de pile- 
La figure 2 represente une vue en 
15- perspective cavaliere, tnettant en Evidence un 
assemblage de deux modules de base (ledit assemblage de 
deux modules de base etant appele eelon la terminologie 
de 1' invention v niveau de cavitee') . 

- La figure 3 represente une vue en coupe 
20 representant un assemblage resultant de 1' accoletnent 

de deux niveaux de cavitSs, ledit assemblage etant 
obtenu par un pro cede selon 1' invention . 

- La figure 4 represente different^ modes 
d f assemblage de 4 tnodules de base. 

25 EXPOSE DETAXLLE DB L r INVENTION* 

Le procede de fabrication d'une pile a 
combustible, conformement & i* invention/ cotnporte, 
successivement, une etape de realisation d'une 
plurality de trous au dans au moins deux supports, 
30 suivi d'une etape de realisation de cellules 
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element aires au niveau de chacun des troiis, une etape 
de realisation, sur au moins l'une des faces de chaque 
support, d'un rSseau de connexions cathodiques , d'un 
rSseau de connexions anodiques et d'un reeeau de 

5 distribution des reactifs, a 1* issue de laquelle 
1' ensemble obtenu est un module de base, we etape 
d' assemblage d r au moins deux modules de base, lesdita 
trous etant realises de telle eorte qu'au moins l'une 
deedites premiere et/ou secomde section d' orifice de 

10 cheque trou pr^sente une surface inferieure a la 
surface d' au moins une section dadit trou prise dans 
une plan parallel© auxdites faces opposees et en ce 
que, pour chaque trou, la premiere ou second© section 
d' orifice presente une surface inferieure 3. la surface 

15 de 1' autre section d' orifice . 

L'Stape de realisation de la plurality de 
trous, au niveau de chaque support, peut s'effectuer 
selon tout proeede connu, par exemple, au moyen d'une 

20 gravure r telle que la gravure a plasma ou la gravure 
humide. Une fois les trous realises, on met en place, 
sur la surface laterale de chacun de ces trous / des 
cellules elementaires de pile, par exemple, par depot 
. euccessif sur la surface laterale de chacun . desdits , 

25 trous d'une premiere couche d' electrode, d'une couche 
de membrane et d'une seconde couche d' electrode, et 
eventuellement de collecteure de courant au niveau de 
chaoime des couches d' electrode. Selon 1' invention, le 
depot des couches d' electrode peut etre effectuS par 

30 tout proc§dS connu perroettant d'acoeder a des dep6ts 
sous forme de couches minces* Ce depot peut 
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e'eff ecfcuer, par exemple, par d£p6t physique en phase 
vapeur (PVD pour Physical Vapor Deposition) , d£p6fc 
chimique en phase vapeur (CVD pour Chemical Vapor 
Deposition) , endue t ion centrifuge (« spin- coating »} ou 
5 encore par trempage d'une couche a base, par exemple, 
de carbone platine. 

Selon 1' invention, le depSt de la couche de 
membrane peut s'effectuer, par example, par voie 
liquide. Le materiau constitutif de la membrane peufc 
10 etre choisi, par exemple, dans un groupe const itue par 
lee polyirnides, lee polyethersulf ones , les polystyrenes 
et leurs derives, les poly^thercetones et leurs 
derives, les polybenzoaxoles , les polybena imidazoles et 
leurs derives, les polyaryldnes tela que les 
15 paraphenylenes et polyparaxylylenes . 

Lee cellules - element aires ainsi 

constitutes, sont destinees a etre connectees 
electriquement, afin d' additionner les puisBances 
electriques individuelles de chactme d'elles. De plus, 

20 ces cellules doivent §tre alimentees par des reactifs. 
Pour ce faire, le proceed comport e une etape de 
realisation d'un reseau de connexions electriques et 
d'un reseau de distribution des r6actifs sur au moine 
l'une des faces du support* 

25 Pour r^aliser ces ©tapes de connexions 

electriques, les techniques de photo- lithograph! e, au 
tnoyen de resine photosensible ou de film sec 
photosensible peuvent §tre utilisees. Des techniques de 
gravure peuvent Sgaleirtent etre envisagees, notamment la 

30 gravure par bombar dement d'ione lourds. 
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La realisation dn reseau de distribution 
des reactifs, peut s'effectuer pair gravuxe de canaux 
sur l'urta att moins dee faces du support, lesdits canaux 
assurant 1 '.acheminement des reactifs et ledit. 
5 acheminement pouvant Stre optimist par la mise en 
place d'une couche de diffusion. 

Iia figure l represente un trou 1 a 
geom6£rie conforme a la prSsenfce invention, fctou sur 
lee patois duquel sont dispos&es des couches 
10 constitutives d'une cellule £leraentaire, lors d'une 
Stape du proc^de de 1' invention. 

Selon ce mode particulier, le trou 1 
present e une forme pyramidal© tronquee, plus 
precisement a base carree efc d£boucbe de part efc 
15 d' autre des faces opposees 9a, 9b d'un support 9 par 
une premiere section d' orifice referencee la et une 
eeconde section d' orifice lb, la surface de la premiere 
section d' orifice £tant, dans ce caa particulier, 
infer ieure a toufces sections quelconques du trou prises 
20 dans un plan parallele aux faces opposees 
susmentionnees et ledit trou presentaxit une surface 
laterale 1c. Ce trou presente un profil interieur en 
pente, ce qui contribue a faciliter 1'efcape de 
realisation de© cellules elementaires, p* r rapport a un 
25 trou dont les parois seraient perpendiculaires aux 
faces opposees dudit support. 

Sur la surface laterale ic de ce trou est 
d±spos6e successivement : 

- un collecteur de courant anodi-que 2, ledit 
30 collecteur de courant etanfc relie en surface a un 
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r£seau de connexions anodiques Be presentant sous 
forme de pistes 3 ; 

- une premiere couche d' electrode 4, remplissant, 
selon ce mode de realisation, la fonction d' anode / 

5 - line couche de membrane 5 ; 

- une secoxxde couche d' electrode 6, remplissant le 
rdle de cathode j 

- un colleateur de courant cafchoctique 1 . relie en 
surface a un reseau de connexions cathodiques, se 

10 pr€sentant sous forme de pistes 8* 

Seles* la terminologie de 1' invention, le 
support, muni d© troue, au sein desqaels sont realisees 
des cellules Element aires const itue un module de base, 
ledit module e'tan.t destine a. £tre assemble a au mo ins 

15 un autre module, de fa con a former au mo ins un niveau 
de cavite\ 

On note que, la terminologie <* niveau de 
cavites », utilisee dans la description de 1' invention, 
se ref§re £ 1' ensemble resultant de 1' assemblage de 
20 deux modules de base definis prec£demment - 

La figure 2 permet de comprendre, selon un 
mode de realisation particulier de 1' invention, la 
maniere, dont sont assembles deux modules de base, 

25 references 9' . Ainsi, cette figure represent© deux 
supports 9 sensiblement identiques et de forme 
parallelepipe^iique, munis de trois rangees de trous 10, 
de forme pyramidale tronqu£e base carree. Chague trou 
10 constitue une cellule elementaire tel que d^crite 

30 precedemment dans la figure 1, les differentes cellules 
Stant connectSes §lectriquement en serie par un reseau 
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de connexions electriqtiee 11. 12 (respectivement 
anodlques et cachodiques) se presentant sous la forme 
de pistes, de maniere a additionner les surfaces 
actives de cnaque cellule elementaire . 11 est bien 
5 entendu, que, selon une variants de 1' invention, la 
connexion Slectrique entre les differentes cellules 
peut se fairs en parallels. Pour dee raisons de 
commodate de representation, le reseau de distribution 
des reactifs n'est pas represents sur cette figure. 

Prealabletuent a 1 » assemblage, selon ce mode 
particulier de realisation de 1 -invention, les faces 
denuees de reseaux de connexions eleetxiques et de 
distribution des reactifs, de deux modules de base sont 
recouvertes d'une couche de liaison 13 impermeable aux 
15 reactifs. Cette couche de liaison pent etrs, par 
exemple; la- couche de membrane, utilise notamment pour 
sea propriety d'etancheite aux reactifs mais egalement 
une couche presentant des propriety adhesives, ladite 
couche etant constitute, par exemple, d'un materia* 
ohoisi dans un groups constitue par l es epoxydes, les 
polvimides, les silicones, les polymeres acrylics 
Notons que 1'assemblage de deux modules de base doit 
a'effectuer de telle maniere a ce que les trous d'un 
module de base soient ajustes en regard des trous du ou 
des modules de base adjacent*, de facon a additionner 
la surface active d'un trou d'un module avec la surface 
active du trou du ou des modules adjacents. Pour 
acceder a ce resultat, les modules de base destines a 
stre assembles, sont, par exempl*, positionnes a 1'aide 
d'une maohine de positionnement double face avec au 



20 
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niveau de cheque module, m svstgme de Cro±jc ^ 
pe>ei tionnement . 

One fois l e positionnement effectue 
1' assemblage eat flnalisg par ^ ^ 

5 Solidarisatio* des ^ modules ^ bae ^ iadite 
pouvant s ■ effector selon differences techniques . 

Ainsi, on peut envisager la solidarieation 
P*x serrage, notatnment lorsque l a ' de 

0186 ^ PlaCS ^ a » 1'— des fa cee denies de 

reseau* au module ne presented pae ^ proprigt , s 
adheres suffices pour assurer la coupon dee deux 
modules de base. 



10 



t , La **i<ia*i«afcicm pent s'effectuer 

. ^element par collage. Panni l es technique, de collage 

15 envieageablee, on peut citer le «»n« 

" , . * ter le collage par adhesion 

tnoleculaxre, le collage par apport d'un adhesir ou par 
soudur. de .ateriau, poly^ de nSm e nature apree 
traxtetnent ^ environ de la te^ratur* de transition 
vitreuse. Par axemple, lorsque la couche de liaison est 
de constitution identique a l a couche de membra ne, 
aadxte eenfcrane etant ^ mat , riau ^ 
solidarieation peut etre ohtenue par traite.ent 
ther^e de la couche a une t erapStatUre sup6rieWe ou 

L'ensemble, resultant de cette etape de 

sell T Sat r • " ^ "°* aM *~ ' 

,0 I^s - -Mention, un niveau de 



PAGE 31/72 • RCVD AT 3113/2006 6:57:21 PM [Eastern Standard Time] * SVR:U8PTO€FXRF-3/5 * DNIS:2738300 1 CSID:6508528063 ' DURATION (mm-ss):17-02 



MAR. 1 3. 2006 3:57PM HP LEGAL 



NO. 1224 P. 32 



WO 03/04*17 PCT/FR02/03V24 

23 



Af in d'obtenir des piles presentant un 
rapport entire surface active et surface d' occupation au 
sol de ladite pile encore plus important/ on pent 
envisciger, selcn 1' invention, d' assembler plus de deux 
5 modules de base, par exemple, par assemblage d'au moins 
deux niveaux de cavite ou d'au moins un niveau de 
cavite avec au moins un module de base. 

Pour ce faire, un tel assemblage comporte 
avantageusement, le cas echeant, une etape de masquage 
JO des reseaux de connexions electriques et de 
distribution de reactifs des faces, destinees a etre 
accolees, par une couche etanche et isolante, une etape 
de planarisation de la ou lee faces pourvues desalts 
reseaux suivie d'une etape de mise en place d'une 
15 couche de liaison sur l'une au moins des faces, 
destinees a etre accolees et enfin d'une etape de 
solidarisation des faces en question. 

Ces . memes etapes sont applicables, 
lorequ'il s'agit d' assembler deux modules de base dont 
20 l'une au moins des faces a accoler est pourvue d'un 
reseau de connexions anodiques et/ou cathodiques et/ou 
de distribution des reactifs. 

I*' etape de roasquage consiste, comme son nan 
1'indique, a masquer les reseaux de connexions 
25 electriques et lea reseaux de distribution" dee 
reactifs, afin d'eviter les problemes de courts- 
circuits lors de l'accolement des deux faces et les 
problemes de fuite de reactifs. 

Cette etape est, par exemple, assuree par 
30 la mise en place d'une couche etanche et isolante. 
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L'etape de planar isat ion consiste a rendre 
planes 1©© surfaces des faces pourvues de reseaux 
destinies a 1' aceolement, par exemple par raise en place 
d'une couche planarisante ou par un procede mecanique 
5 tel que le polissage. Cette etape de planarisation est 
n^eessaire, pour eviter tout probleme de discontinuit6 
de surfaces lors de 1' assemblage des modules . 

Dii mode part i cul ierement avantageux de 
realisation de 1' invention consiste a realiser l'etape 

10 de masquage, de planarisation et de mise en place d'una 
couche de liaison par mise en place d'une seule couche, 
qui est, par example, soit une couche de constitution 
identique a la membrane, constitute par exemple par du 
Nafion®, soit une couche en materiau inorganique tel 

15 qu'un materiau choisi paxmi 1'oxyde de silicium, le 
nitrure de silicium ou encore une -multi couch© 
constitute de ces differents materiaux. 



La figure 3 illustre une vue en coupe d'une 
20 pile resultant de 1' aceolement de deux niveaux de 
cavites, obtenu selon un mode particulier de 
realisation de 1' invention* 

lies trous 14 pratiques au niveau de ces 
diff grants modules de' base sont de forme tronconique, 
25 ce qui correspond a une geometrie de trous conforme a 
la presents invention. 

On distingue, sur la surface laterale 14a 
de chaque trou 14 la superposition de couches, a savoir 
une premiere couche d' electrode 15, une couche de 
30 membrane 16 et une seconde couche d' electrode 17. 
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Une couche 18, correspondant & une couche 
de liaison §tanche, assure l'6tancheite entre deux 
modules de base 15 adjaaents, constituent, ainsi, par 
leur assemblage un niveau de cavites 20. Dans cette 
5 configuration, obtenue selon un mode particulier de 
realisation de 1' invention, la couche le est de 
constitution identique & la couche de membrane 16, On 
note, que selon ce mode particulier de realisation, 
X' assemblage de deux modules de base 19, pour accGder a 
10 un niveau de cavites 20, cone i St e a assembler deux 
faces denudes de reseaux. 

Une couche unique 21 , assurant a la fois 
* 1' adherence, l'etancheite, 1' isolation et la 
planarisation assurent 1' assemblage entre deux niveaux 
de cavites 20. Selon cette configuration, obtenue selon 
.un mode particulier de realisation de 1' invention, la 
couche unique 21 est de constitution identique a la 
couche de membrane ie_ 

Lea cellules des deux niveaux de cavites 
20 sont reliees electriquement entre elles par 
1' intermediate de reseaux de connexions electriques 
22, 23 en serie. 



15 



25 



30 



h' assemblage de deux modules de base, pour 
former un niveau de cavites, ainsi que de deux niveaux 
de cavites peut s'envisager de differentes f aeons. 

Ainsi, les figures 4A, 4B et 4C illustrent 
differentes vueg en coupe de different b modes 
d' assemblage de 4 modules de base. Selon ces modes de 
realisation particuliers, chacun des modules de base 
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comprend une plurality de troua, lesdits trous 
presentant une forme tronconique . 

Selon la f igure • 4 A, chacun des deux 
niveaux de capitis 25 resulte de 1' assemblage de deux 
5 modules de base 24 notamment par mise en regard des 
trous 26 par leurs bases 27 (representees en trait 
plein but la figure) lesdits ntveaux £tant ensuite 
assembles par raise en regard dee cavites ainsi 
constitutes par leuxs sommets 2s (represented en trait 
10 plein sur la figure) - 

Selon la figure 4B, chacun des niveaux de 
cavites 25 resulte de 1' assemblage de deux modules 24 
notamment par mise en regard des trous 26 par leurs 
sommets 28 , lesdits niveau* Stent ensuite assembles 
IS notamment par miee en regard des cavites ainsi 
constitutes par leurs bases 27. 

Bnfin, selon la figure 4C, chacun des 
xsiveaux de cavites 25 resulte de 1' assemblage de deux 
modules de base 24 par mi*© en regard des trous 26 base 
20 27 centre sommet 28 lesdits niveaux etant ensuite 
assembles par mise en regard des cavites ainsi formees 
base 27 centre sommet 28. Ces diff ©rentes variantes 
d' assemblage contribuent a creer des cavites complexes, 
siege de cellules elementaires constitutive* de la pile 
25 a combustible, de surface interne important© par 
rapport a la surface dee sections d' orifice des cavites 
.resultantes* Ainsi, l'on obtient une surface active 
elevee par rapport a la surface apparente de 1' ensemble 
ainsi forme. 

30 
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1*' invention va maintenant ©tre deer it e en 
reference a l'exemple suivant illustratif et non 
limitatif . 



Vobjectif est de developper une surface 
active de . 350 cm 2 pour une surface apparente de 25 cm 2 
et une enexgie de 10 Wh. 

10 Pour Ce faire, le support est une plaque de 

silicium monocristallin d'epaisseur 400 micrometres, de 
surface apparente 25 cm 2 , sur laquelle est grave un 
reseau da trous. lies trous sont realises par gravure 
plasma et presentent une section carree de 100 

15 micrometres de c6t6, une surface d'ouverture de 56 %, 
la surface d'ouverture correspondant au rapport entre- 
la surface creuse et la surface tofcale et un f acteur de 
reduction de 80 % entre la surface d' entree et de 
sortie des trous. De ce fait, la surface developpee est 

20 7 fois plus grande que la surface apparente. Sont 
deposes sur les fiance des trous success ivement les 
couches minces nSeeseaires a la realisation d'une pile 
a combustible, a s avoir : 

25 - une anode comportant, dans le cadre de cet axetnple, 

un collecteur de courant et une couche de 
catalyseur deposee par pulverisation d' une encre 
active ; 

" finfi membrane d' electrolyte, sous forme d'une 

H> couche mince de SIAFION®, deposee par trempage ; 
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- une couch© de cafcalyseur deposes sur la membrane 
pour activer la reaction au niveau de la cathode, 
suivie d'un dep6fc mStallique, destine a assurer la 
collects du courant electrique au niveau de la 
5 cathode > 

ies re'seaux de connexions anodiquee et 
cathodigues sont realises, aelon cet example, sur une 
des faces du support, par des techniques de photo - 
lithographie avec des resines photo sens ibles et des 
10 films sees photos ensibles et le reseau de distribution 
des reaefcifs par gravure des canaux. On obtient a 
1' issue de ces Stapes un module de base. 



L' assemblage de deux modules de base est 
15 realise par 1 ' interra£diaire de couches de NMTaN^, 
collees apres traitement thermique * a une temperature 
superieure a la temperature de transition vitreuse. On 
obtient de cette maniere un niveau de cavites. 

L' assemblage de plusieurs niveaux de cavite 
20 est assure par une couche eri silice et finalise par 
une £tape de collage moleculaire. 

Notons que l e positionnement precis des 
modules ou des niveaux de cavitSs destines a Stre 
assembles est effects a 1'aide d'une machine de 
25 positionnement double face. 
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10 



15 



1. Proc€d£ de fabrication d'une pile & 
combustible, ladite pile comportant un ensemble de 
cellules elementaires connectees electriquement entre 
•lies, chaque cellule Glementaire comprenant au mo Ins 
trois couches, c'est-a-dire une couche de membrane 
placee entre une premiere couche d' electrode et un© 
seconde couche d' electrode, ledit procede comprenant 
successivement les €tapes suivantes : 

- une ©tape de realisation d'une pluralite de trous 
(1,10) sur au moins deux supports (g) , chaque trou 
debouchant, de part et d' autre de deux faces 
opposSes (9a, 9b) de cheque support, par une 
premiere section d' orifice (la) et une seconde 
section d' orifice (lb) et chaque trou preeeatant 
une surf aoe latSrale (lc) ,• 

- une etape de' realisation de cellules elementaires 
sur la surface laterale (lc) de chacua desdits 
trous f 

- une etape de realisation, sur l'une au moins 
desdites faces opposees de chaque support, d'un 
reseau de connexions electriques (11,12), at d'un 
reseau de distribution de reactifs, lesdits reseaux 
reliant les cellules elementaires entre elles, 

25 1' ensemble forme d'un support, de s cellules 

elementaires et desdits reseaux constituent un 
module de base (9') ; 
- une etape d' assemblage d'au moins deux modules de 
base (9'), de sorte que le s cellules elementaires 
de cheque module de base soient placees en regard 



20 



30 
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arec les cellules eiementaires du (des) module (s) 
de base adjacent (s) , 
ledit procSde etant caracterlse en ce que, lors de 
l'atape de realisation de la plurality de trous, 
5 chaque trou est realise de telle eorte qu'au \noins 
l'une desdites premiere ou seconde section d> orifice 
(la, lb) de chaque trou presente une surface 
inferieuxe a la surface d'au moins une section dudit 
trou prise dans une plan parallele auxdltes face* 
opposees et en ce que, poU r chaque trou, l a premiere 
ou seconde section d' orifice presente une surface 
inferieure a la surface de 1' autre section d'orifice. 

2. Precede de fabrication d'une pile a 
combustible selon la revendieation 1, caracterise en ce 
que les trous sent sensiblement tronconiques . 



3. Precede de fabrication d'une pile £ 

combustible selon la revendieation l, caracterise en ce 

20 que les trous out sansiblement une forme de pyramide 
tronguee . 

4. ProcSde de fabrication d'une pile a 
combustible, selon l'une quelconque des revendications 
1 a 3, caracterise en ce que cheque trou pratique dans 
chaque support presente une premiere section d'orifice 
et une seconde section d , orifice ^ surfaces 
inferieures a la surface laterale dudit trou. 



25 



30 



5. Precede de fabrication d'une pile a 
combustible, selon l'une quelconque des revendications 
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l a 4, caractSrise en ce que les trous, realises dans 
ohaque support, sont effectues par gravure. 

S. proeede de £ abrication d'une pile a 
5 combustible, salon la revindication 1 a 4, daractarise 
en c e que l ea trous, realises dans cbaque support, sont 
effectues par ablation laser. 



15 



20 



7. Precede de fabrication d'une pile a 
combustible, aelon 1'une quelconque des revendications 
precedentes, caracterise en ce que le support est 
constitue d'un *ateriau choisi dans un groupe constitue 
par le silicium, tel que l e eilicium poreu* , l e 
graphite, les cSramiques, les polyraeree. 

8. Precede de fabrication d'une pile a 
combustible selon 1'une quelconque des revindications 
precedentes, caractSriee en ce que la realisation des 
cellules eianentaires s'effectue par dSpot suecessif, 
sur la surface l atSraXe ^ chacmj ^ 

^ tMia C ° UCheS ' ^ la premiere couohe 

d ^lectrode, l a COUcha & ^ 

a' electrode. 



25 
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9- Precede de fabrication d'une pile a 
combustible selon la revendication 8, caracteriee en ce 
^ la dea cellules elemental^ comprend en 

outre le dSpot de collecteurs de courant au niveau de 
cheque couohe d' Electrode. 
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10. Precede de fabrication d'une pile a 
combustible, selon 1'une quelconque des revendications 
1 a 9, caracterise en ce que 1' assemblage d e deux 
modules de base, lorsque cet assemblage met en regard 
5 deux faces denueee des reseaux dafinis dans la 
revocation 1, comprend success ivement les etapes 
suivanfcee r 

- une etape de mise en place, sur an mo ins 1'une 
desdites faces denueea de reseaux, d'une couche de 
liaison (13 >; et 

- une etape de solidarisation des modules de base, au 
niveau desdites faces. 



10 



IS 



20 



11. Precede de fabrication d'une pile a 
combustible selon 1'une quelconque des revendications l 
a 9, caracterise en ce que 1'assemblage d'au moine -deux 
modules de bases, mettant en regard des faces, dont au 
moms 1'une est pourvue d'un reeeau de connexions 
alactrigues et/ou de distribution des reactifs, 
comprend successivement les Stapes suivantee - 

- -ne etape de masquage de la ou les faces pourvues 
du ou desdits reseaux pax- une couche etanche et 
isolante,- 

- une etape de planarisation de la ou les faces 
25 pourvues du ou desdits res eaU x; 

- une etape de *ise en place d'une couche de liaison 
eur 1'une au moins des faces a assembler,- 

- une etape de eolidarisation desditeg facea 
assetnbler desdits modules de base 

30 
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12, Procede de fabrication selon' la 
revendication 10 ou H, caracterise en ce que la co^e 
da liaiaon (13) es t une couche de constitution 
antique a la couche de membrane ou una couch, en un 
materia choisi dans le group* constitue par 1'oxyde de 
silicium ou le nitrure de silicium. 

13. Procede de fabrication d'une pile a 
combustible selon l a revendication 10 ou 11, 
caracterise en de que la couche de liaison correspond a 
un adhesif choisi parmi l ea epc^ydea, le s polyimides, 
lee silicones, les polymeres acryliques. 

14. Procede de fabrication d'une pile a 
combustible salon 1'une quelconque dee .revendications 
10 a 13, caracterise en ce que 1'etape de 
solidarisation s'effectue par serraoe. 

15. Procede de fabrication d'une pile a 
combustible selon 1'une quelconque des revendications 

. 10 a 13 , caract€rise eu ce ^ !, etape d@ 
solidarisation s'effectue par adhesion moleculaire. 

16. Procede do fabrication d'une pile a 
25 combustible salon 1'une quelconque des revendications 

10 a 13, caracterise en ce que l^tape de 
solidarisation s'effectue par collage. 



IS 



20 



30 



17- Procede de fabrication d'une pile a 
combustible selon la revendication 11, caracterise en 
que l. Stape ^ masqnage/ lfgtape de planarisation ; 
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l'fitape de mise en place cte la CO uche de liaison S ont 
effectives simnlt augment par mi se en place d'une couche 
Uniaue. 

16. Precede de fabrication d'une p ii e a 
5 combustible selon la revendieation 17, earacterise en 
oe que la couche unique est de constitution identlque a 
la couche de membrane. 



10 



15 



19. Precede de fabrication d'une pile a 
combustible selon la revendieation 17, earacterise en 
CC ^ la COUche e»fc ^ un materiau choisi dans 

la groupe constitue par l-o^yde ds silicium e t le 
mtrure de silicium. 

20. Pile a combustible susceptible d'Stre 
obtenu par un procede selon 1'une quelconque das 
revendicatioms 1 a 19. 
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FIG. 3 



PAGE 45/72 ' RCVD AT 3/13/2006 6:57:21 PM [Eastern Standard Time]* SVR:USPTO-EFXRF-3/5* DNIS:2738300 * CSID:6508528063 * DURATION (mm-ss):17-02 



MAR. 13. 2006 4:00PM HP LEGAL 



NO. 1224 P. 46 



WO 03/043117 

PCT/JPRQ2/03924 



3/3 



27 26 28 




PAGE 46/72 1 RCVD AT 3/13/2006 6:57:21 PM [Eastern Standard Time] » SVR:USPTO-EFXRF-3/5 * DNIS:2738300 1 CSID:6508528063 • DURATION (mm-ss):17-02 



This Page is Inserted by IFW Indexing and Scanning 
Operations and is not part of the Official Record 



Defective images within this document are accurate representations of the original 
documents submitted by the applicant. 



Defects/in the images include but are not limited to the items checked: 



U BLACK BORDERS 

□ IMAGE CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

□ FADED TEXT OR DRAWING 

□ BLURRED OR ILLEGIBLE TEXT OR DRAWING 

□ SKEWED/SLANTED IMAGES 

□ COLOR OR BLACK AND WHITE PHOTOGRAPHS 

□ GRAY SCALE DOCUMENTS 

□ LINES OR MARKS ON ORIGINAL DOCUMENT 

□ REFERENCE(S) OR EXHIBIT(S) SUBMITTED ARE POOR QUALITY 

□ OTHER: 

IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 
As rescanning these documents will not correct the image 
problems checked, please do not report these problems to 
the IFW Image Problem Mailbox. 



BEST AVAILABLE IMAGES 




